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　Abstract:　We sought to improve the analytical methods employed when operating a 
laser particle counter and to evaluate the influence of the storage processes on dust 
concentrations in polar snow and ice samples.　We corrected the particle size ranges and 
threshold voltage using the new calibration curve, conﬁrmed the analytical precision and 
dust concentrations of blank of wipers using in a clean room, and managed any variations 
in the laser sensor＇s sensitivity by measuring standard particles.　The 15 ml glass screw 
bottles without packing (liner of cap of bottles) yielded the lowest dust concentration of the 
blank among two types of bottles and nine types of packing for dust analysis.　Storage of 
samples of the Dome Fuji ice core (Antarctica) in a refrigerator for 1 year resulted in just a 
4% decrease in dust concentration, which is within the analytical precision of the laser 
particle counter.　Storage in a freezer resulted in an increase in dust concentrations and a 
decrease in the ratio of large particles more than 0.98 μm in particle diameter in the 
samples, suggesting a change in dust particle size during storage and an inﬂuence by the 
materials of the storage bottles.　The addition of dispersants to the Antarctic snow samples 
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供する（Petit et al., 1981, 1999 ; Thompson and Mosley-Thompson, 1981 ; Fujii et al., 2003 ; Ruth 
et al., 2003 ; Lambert et al., 2008）．ダストは水の安定同位体と並び，氷床コア研究の初期の
頃よりその分析と研究が進められてきた（Marshall, 1963 ; Hamilton and Langway, 1967）．陸
域起源物質の指標としては，不溶性のダスト以外にも，溶存態であるカルシウムイオン（Ca2＋）
も挙げられる（Legrand and Mayewski, 1997 ; Fischer et al., 2007）．氷床コア中の Ca2＋は，他
の無機イオン成分同様，イオンクロマトグラフおよび CFA（Continuous Flow Analysis）によ
り広く分析される（Fischer et al., 2007）．しかし，氷床コア中の Ca2＋には一部海塩起源のも
のも含まれる（Legrand and Mayewski, 1997 ; Fischer et al., 2007）ため，陸域起源 Ca2＋（非海
塩起源 Ca2＋: nss-Ca2＋）濃度を正確に見積るには，海塩比等を用いた補正が必要となる（De 
Angelis et al., 1997 ; Röthlisberger et al., 2002）．このため，より明解かつ不溶性の陸域環境変
動のプロキシーとして，ダストは重要である．
　氷床コア中のダスト濃度は，季節変化（Hamilton and Langway, 1967）から，過去数十年
の変動（Maggi and Petit, 1998），最終氷期や退氷期（Petit et al., 1981 ; Thompson and Mosley-
Thompson, 1981 ; Delmonte et al., 2002），さらには過去数十万年におよぶ氷期サイクルに伴
う変動（Petit et al., 1999; Fujii et al., 2003 ; Lambert et al., 2008）と，異なる時間スケールで
の変動の解析が進められている．またダストは海塩などの海洋起源物質と比較しても，
LGM（Last Glacial Maximum）をはじめとする氷期末期と，完新世をはじめとする間氷期の
間の濃度またはフラックスの差が数十倍と非常に大きく（Petit et al., 1981 ; Thompson and 
Mosley-Thompson, 1981），粒径分布も異なり（Delmonte et al., 2002），さらにこのような氷
期末期と間氷期の大きな変動が，氷期サイクルの中で過去数十万年周期的に繰り返されてき
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たこと（Petit et al., 1999 ; Fujii et al., 2003 ; Lambert et al., 2008）が明らかになっている．氷
床コア中のダストは，発生源地域の面積や表面状態の変化，降水量を含む水循環過程の変化，
さらには輸送力となる大気循環強度の変化によって，そのフラックスと粒径が大きく変化す
ると考えられる（Lambert et al., 2008）．またダストに含まれる Sr（87Sr/86Sr）と Nd（143Nd/144Nd）
の同位体比を用いることで，ダストの発生源に関する情報が得られる．それによると，南極
ドーム C 氷床コアの解析から，過去 80 万年間の南極の氷期のダスト起源は南アメリカのパ






















Model-211）を使用した（Fujii et al., 2003；三宅ほか，2009）．ダストの分析は，初期の頃か
ら現在に至るまで，電気的検知帯法（コールターカウンター）が広く使われてきた（Marshall, 
1963; Hamilton and Langway, 1967; Petit et al., 1981, 1999 ; Thompson and Mosley-Thompson, 
1981; Delmonte et al., 2002; Lambert et al., 2008）．一方，近年では光散乱式レーザーパーティ












り，測定可能な粒径範囲は 0.5⊖25μm，精度は約 10%以下，レーザーの寿命は 300000 時間
とされている（Fujii et al., 2003）．装置としては，レーザーセンサー本体と電源ユニットに
コンピュータが接続されている．試料はレーザーセンサーの下に置かれ，フッ素樹脂製チュー
ブを介してセンサーと，センサーはシリコンチューブを介してペリスタリックポンプ（Master 
Flex L/S，Cole-Parmer Instrument 製）と接続され，試料を送液する．本研究では，送液速度








タリックポンプで送液し，本機器により試料 1 ml 中の微粒子の粒径と個数を測定した．以下，
ダスト濃度の表記としては，数濃度（単位：particles ml－1）とそこから計算した体積濃度（（粒
図 1　レーザーパーティクルカウンターの概略図

















ン交換処理等で精製（Millipore 製，ELIX UV 20）したものを使用した．超純水はこの純水
を原水として，さらに Milli-Q Advantage（Millipore 製）で水の比抵抗 18.2 MΩ・cm 以上，




　2.1 節で示した本研究のダスト分析法では，分析精度は約 10%と報告されている（Fujii et 








Professional 製，キムテクピュア W4），およびパラフィンフィルム（American National Can 製，
パラフィルム），さらに産業用ワイパーとして広く実験室で使用されるパルプ製ウエス（日
本製紙クレシア製，キムワイプ）の異なる材質の 4 種類である．これらの一部を包装容器か
ら出し，あらかじめ洗浄した 50 ml ガラス製ねじ口瓶に入れた超純水に，1⊖10 秒間（セルロー










粒子（ベックマン・コールター製，CC Size Standard L2，粒子の最頻直径 2.061μm）の参考
濃度（7.5×106 particles ml－1）を基に，これを数百～8000 particles ml－1 となるよう超純水で
希釈し，参考濃度と希釈倍率から計算した設定濃度と実際の測定濃度を比較し，両者の散布









もベックマン・コールター製の粒径 1μm（N4 Size Control L1000，粒子の最頻直径 1088.6±
65.3 nm），2μm（CC Size Standard L2，粒子の最頻直径 2.061μm），5μm（CC Size Standard 
L5，粒子の最頻直径 5.095μm），10μm（CC Size Standard L10，粒子の最頻直径 10.13μm）
の 4 種の標準粒子を，2 l ホウケイ酸ガラス製ねじ口瓶（アズワン製）に入れた超純水に添
加し，希釈・調整した．使用した 2 l ホウケイ酸ガラス製ねじ口瓶は，あらかじめ中性洗剤
で洗浄後，超音波洗浄を繰り返して十分洗浄した．希釈の方法は，中性洗剤での洗浄後超音
波で十分洗浄した 2 l ねじ口瓶に超純水を入れ，粒径 2μm，5μm，10μm では，標準粒子
原液をそれぞれ 8 滴，13 滴，13 滴を滴下した．粒径 1μm では，あらかじめ十分に洗浄し
た 50 ml ねじ口瓶（マルエム製）に，標準粒子原液 1 滴を滴下し，約 50 ml の超純水で希釈
したものを約 4 ml 採取し，前述した超純水を入れた 2 l ねじ口瓶に入れた．希釈した標準粒
子を入れた 2 l ねじ口瓶には，超純水を合計約 2 l 入れ十分に混合後，超音波洗浄を 2 回行っ







　このように作成した標準粒子試料は，2013 年 6 月 10 日，11 日，12 日，7 月 18 日，9 月
18 日，12 月 9 日に，レーザーパーティクルカウンターで分析を行った．各実験日での分析












ねじ口瓶（アズワン製，スクリュー管瓶 No.4，容量 13.5 ml，ホウケイ酸ガラス製，以下，
アズワン製ガラス瓶；日電理化硝子製，ねじ口瓶 SV-15，容量 15 ml，ホウケイ酸ガラス製，
以下，日電理化製ガラス瓶）と気密性を保つための蓋（キャップ：アズワン製，日電理化硝
子製ともポリプロピレン）の内側に使用するパッキン（アズワン製，SPP ハイシートとパッ
キンなしの 2 通り；日電理化硝子製，ソフトロン P.P.（ポリプロピレン）貼り，フッ素樹脂 /
フッ素樹脂，シリコン，ニトリル，フッ素樹脂 / シリコン（接液面：フッ素樹脂），フッ素樹












　ポリ瓶として，容積が 125 ml と 250 ml の広口円筒容器（サーモフィッシャーサイエンティ
フィック製，2116，本体：ポリカーボネート製，キャップ：ポリプロピレン製，125 ml およ
び 250 ml）を用いた．超純水と超音波洗浄機であらかじめ洗浄した広口円筒容器に，超純水
を 50 ml 程度入れ蓋をした後，できるだけ気泡が発生しないよう容器を回転させた．容器に
入れる超純水は，125 ml ポリ瓶にはガラス製ビーカーに採水後 15 分程度放置したものを，





　さらに，グリーンランドの氷床コアの深層掘削地点であるNEEM（77.45ºN, 51.06ºW, NEEM 
community members, 2013）近傍の積雪試料の採取の際，これらのポリ瓶を使用した．試料
採取は 2010 年に行い，本研究で使用した試料のうち，D38 は 5 月 17 日，D45，D63，D64 は
5 月 18 日にそれぞれ採取した．分析まで凍結保存された後，試料のダスト濃度の測定は 2011








　また氷床コアである第 1 期ドームふじ氷床コアについて，3 箇所の深度からの 9 試料（試料
ID：06-178-1～3，06-200-1～3，07-049-3～5， 年 代 は 33000～35700 年 前（Kawamura et al., 
2007））を前処理（三宅ほか，2009）後，ダスト測定を行った．その後 478⊖511 日間冷蔵保
存した後，再度ダスト濃度を測定し，両者を比較した．






















































可能な限りダスト濃度が計算できるよう，2.00⊖2.52μm と 2.52⊖3.17μm の粒径区間を一つ
の区間として計算することとした．また測定したパルス電圧の高さとパルス数のデータから
ダスト粒径と濃度を計算するマクロプログラムを作成し，従来の測定粒径範囲である
0.52⊖3.11μm だけでなく，機器の測定粒径範囲のほぼすべてである 0.52⊖25.0μm において，
159ダスト濃度分析法の改良と試料保存過程のダスト濃度への影響
粒径とダスト濃度が得られるようになった．
　これらの修正を行った新旧のダスト濃度の粒径区分を表 1 に示す．0.52⊖5.04μm の粒径区
間は，10 区間が 9 区間に，粒径範囲が 0.52⊖3.11μm に修正された．0.52⊖16.00μm について
は区間数の変更はないが，粒径範囲は 0.52⊖16.47μm に修正された．新旧で対応する粒径範






















Fig. 2.  New calibration curve (solid line, closed squares and open diamonds) and old 
calibration curve (broken line, closed circles and open triangles) of the sensors 
of the laser particle counter. Closed squares and closed circles show measured 
values, and open diamonds and open triangles show interpolated values.
160 三宅隆之ほか




が 14 mV の方が整合的であること，粒径 0.5μm の標準粒子の分析結果でも 14 mV の方が
表 1　レーザーパーティクルカウンターの校正曲線と粒径区間変更に伴う a）0.52⊖5.04μm と
b）0.52⊖16.00μm の粒径範囲
Table 1.  Particle size ranges of a) 0.52⊖5.04μm and b) 0.52⊖16.00μm corrected using the calibration 
curve and particle size ranges of the laser particle counter.
図 3　第 2 期ドームふじ氷床コア試料によるレーザーパーティクルカウンターの校正曲線の閾
値変更に伴うダスト粒径分布の変化．閾値 21 mV のダスト粒径を灰色実線，14 mV のダ
スト粒径を黒実線で示す．
Fig. 3.  Changes in dust size distributions measured using a laser particle counter, corrected using 
threshold values from 21 to 14 mV, for analyses of samples from the Dome Fuji ice core II. Gray 






























　表 3 に純水と水道水によるダスト濃度の繰り返しの分析精度の結果を示す．いずれも 10
回測定を行い，低濃度（平均 2730 particles ml－1）の純水でも，高濃度（平均 20000 particles ml－1）
の水道水のいずれも変動係数は 2%程度と，良好な結果が得られた．本機器による精度は約
10%以下とされ（Fujii et al., 2003），機器は良好な状態にあるといえる．
表 3　純水と水道水におけるダスト濃度の繰り返し分析の精度
Table 3.  Precisions of replicate analyses of dust concentrations in pure water and tap water.
表 2　第 2 期ドームふじ氷床コア試料によるレーザーパーティクル
カウンターの校正曲線の閾値変更に伴うダスト濃度の変化
Table 2.  Changes in dust concentrations measured by the laser particle 
counter when corrected using threshold values from 21 to 14 mV, 





Table 4.  Dust concentrations for particle sizes of 0.52⊖3.11μm soaked in 
cellulosic nonwoven, paper waste, plastic paraffin film, and nonwoven 
polypropylene.
図 4　標準粒子の設定濃度と測定濃度の比較





による粒径 0.52⊖3.11μm のダスト濃度を示す．浸漬時間 1 秒で，ダスト総濃度で比較した
場合，最も濃度が低いのはポリプロピレン製不織布であり，ダスト濃度は 102 particles ml－1
図 5　2013 年 6 月，7 月，9 月，12 月における粒径 0.52⊖25.0μm での標準粒子の a）粒径分布， 
b）ダスト数濃度の変化．エラーバーは各分析日での標準偏差，灰色破線は全分析の平均
値（3380 particles ml－1），灰色帯は平均値±標準偏差（67.7 particles ml－1）を示す．
Fig. 5.  Temporal changes in a) size distribution and b) dust number concentrations in standard particles 
for particle sizes 0.52⊖25.0μm measured in June, July, September and December of 2013. Error 
bars show the one standard deviation of individual analysis days. The gray dashed line and gray 
shaded zone show the mean value of total dust analyses (3380 particles ml－1) and the mean±one 
standard deviation (67.7 pasticles ml－1), respectively.
164 三宅隆之ほか






















　図 4 に，2006 年 8 月と 2009 年 10 月に行った標準粒子の測定結果と設定濃度の比較を示す．
一次回帰直線の傾きは，2006 年は 1.01，2009 年は 0.967 と大きな変動は見られなかった．
この結果から，レーザーパーティクルカウンターの感度は，年単位においても安定している
ことが確認された．
　また図 5 に 2013 年 6 月，7 月，9 月，12 月における作成した標準粒子の粒径 0.52⊖25.0μm
での粒径分布と，ダスト数濃度の変化を示す．粒径分布は各月の平均値を示す．またダスト
数濃度は，各測定日の平均値と標準偏差で示した．粒径分布では，標準粒子 4 種（1μm， 
2μm，5μm，10μm）によるピークが見られた．いずれのピークとも，良好な再現性を保っ
ていることが確認された．中でも 2μm と 5μm の二つのピークは，ピークが測定した 4 回
とも同一の粒径一区間で重複しており，高い再現性を示した．またダスト数濃度の全分析の






























































































































































果を示す．結果は，粒径 0.52⊖3.11μm の数濃度と，測定結果から計算した粗大粒子（粒径 0.98⊖ 




78.8 particles ml－1 と極めて低かった．水平では，日電理化製ガラス瓶において，シリコンま
たはニトリル製パッキンではそれぞれ平均 3010，12800 particles ml－1 と，他と比較して極め
て高濃度だった．またニトリル製パッキンにおける粗大粒子の割合も，平均 31.2%と他より
も大きく，パッキン自体からの汚染が大きいと考えられた．これらに加え，銀貼りコルクも，




平均数十～数百 particles ml－1 と，極域氷床コアでダスト濃度が低い間氷期の試料の数千
particles ml－1 に比較して低い値だった．その中で，日電理化製ガラス瓶のパッキンなしでは，
ダスト濃度が平均 98.6 particles ml－1 と最も低く，また粗大粒子の割合も平均 6.8%と低い値
だった．
　次に冷蔵試料について，日電理化製ガラス瓶で検討した．パッキンなしでは，鉛直・水平
のどちらでもダスト濃度は低く，高かった水平でも平均 106 particles ml－1 で，鉛直では平均
61.5 particles ml－1 と同条件の初期状態での平均濃度よりも低かった．また粗大粒子の割合は，
初期状態の値とは誤差範囲内だった．その他の種類のパッキンでは鉛直で，平均 112⊖
201 particles ml－1 と比較的低濃度だった．一方，水平では平均 441⊖696 particles ml－1 と，鉛
直より濃度が高い傾向にあった．このことは，たとえあらかじめ超純水で超音波洗浄した蓋
やパッキンでも，超純水が接触することで，ダストの汚染がゼロではないことを示す．ソフ





にあった．アズワン製ガラス瓶では，鉛直で 3260 particles ml－1（試料数 1），水平で平均
6930 particles ml－1 と，初期状態のダスト濃度（平均 779 particles ml－1）に比較して，数倍高かっ
た．一方，日電理化製ガラス瓶では，鉛直・水平ともダスト濃度はパッキンなしが最も低く，














　一方，他の種類のパッキンでは，鉛直でのソフトロンが平均 749 particles ml－1 以外ですべ
て平均ダスト濃度が 1000 particles ml－1 以上と高くなった．平均濃度が最も高かったのは，
















リプロピレン）を使用したものと使用しないものとに対し，それぞれ超純水約 8 ml を入れ，
冷蔵（冷蔵庫内，約 4℃），凍結（低温室内，－30℃），加熱（恒温乾燥機内，約 50℃）を行っ




変化量は平均 0.02 g 以下であり，凍結の場合のパッキンありと比較しても，誤差の範囲で一
致した．このことから，パッキンなしで試料を保管しても，パッキンを使用した状態と同様
に冷蔵，凍結保存が可能であるといえる．また 50℃に加熱した場合には，119 日後にパッキ
ンなしでは平均 0.14 g の重量低下が見られたものの，パッキンありでも平均 0.08 g 重量が低





　表 6a にダスト濃度の測定結果を示す．ダスト濃度は，従来からの粒径 0.52⊖3.1μm と 0.52⊖
25.0μm の両方を示した．使用したポリ瓶のダスト濃度は非常に低く，最も高かった脱気し
ない超純水を使用した 125 ml ポリ瓶でも平均 14.1 particles ml－1 であり，ブランクとしても
50 ml ガラス製ねじ口瓶と同程度だった．また脱気した超純水を使用した 250 ml ポリ瓶では




　一方，図 7 にグリーンランド・NEEM の積雪試料のダスト濃度変化について示す．2011
年 10 月の最初の測定から約 1 年半後の 2013 年 4 月の測定結果は，いずれの試料もダスト濃
度が 58.9⊖88.7%と大きく減少した．これらは，ダストの保存容器であるポリ瓶への吸着（飯
田，2011）とダストの水への溶解など構成成分組成による特性等が考えられる．後述するガ
図 6　パッキンの有無による a）冷蔵，b）凍結および c）加熱時のガラス製ねじ口瓶に入れた水の
重量変化．エラーバー（正方向のみ）は標準変化を示す．
Fig. 6.  Temporal changes in water weight in glass screw bottles with and without packing during 







Table 6.  Dust concentrations in blanks of ultrapure water in plastic bottles and plastic bags.
図 7　グリーンランド・NEEM における積雪試料の粒径 0.52⊖25.0μm のダスト濃度変化















8370 particles ml－1 と，極域氷床コアでは間氷期に相当する低濃度（Fujii et al., 2003）だったが，
図 8　15 ml ガラス製ねじ口瓶に入れた氷山氷の冷蔵保存による数濃度，体積濃度および粗大粒子
の割合の変化．エラーバーは標準偏差を示す．
Fig. 8.  Temporal changes in a) dust number concentration, b) dust volume concentration, and c) large 
particle ratio of Antarctic iceberg samples stored in 15 ml glass bottles in a refrigerator. Error bars 
show the one standard deviation.
表 7　冷蔵前後のダスト濃度と粗大粒子の割合およびそれぞれの変化の割合
Table 7.  Changes in dust concentrations and large particle ratios, and their ﬂuctuations before and after 



























Fig. 9.  Relationships between the normalized coefﬁcient of ﬂuctuation and a) dust number concentration, 



























　表 8 に第 1 期ドームふじ氷床コアの凍結前後の数濃度，体積濃度および粗大粒子の割合と，
それらの変化率を示す．変化率は，式（1）より，「冷蔵」の場合と同様に計算した．試料数
は，冷蔵過程と同じ 9 試料である．凍結は 2.4.2 項で記したように冷凍庫内で行ったが，個々
の試料について凍結速度の違いは特に考慮しなかったものの，試料はいずれも同一の冷凍庫
表 8　凍結前後のダスト濃度と粗大粒子の割合およびそれぞれの変化の割合
Table 8.  Changes in dust concentrations and large particle ratios, and their ﬂuctuations before and after 















　図 11 に第 1 期ドームふじ氷床コアの冷蔵前，冷蔵後，凍結後のダスト数濃度の粒径分布









Fig. 10.  Relationships between the normalized coefﬁcient of ﬂuctuation and a) dust number concentration, 















Fig. 11.  Dust size distributions before refrigeration (blue solid lines), after refrigeration for ~1 year (red 














Table 9.  Changes in dust concentrations and large particle ratios, and their ﬂuctuations during refrigera-





Fig. 12.  Dust size distributions before refrigeration (blue solid lines), after refrigeration for seven days (red 
solid lines), and after freezing (yellow⊖green solid lines), for samples of Antarctic surface snow 
























の分散剤タイプⅠA およびⅠC を除き増加した．一方，ガラス製ねじ口瓶の分散剤タイプ 
ⅡA とⅢA では，これらとは異なり，数濃度，体積濃度のいずれも凍結後に増加した．また
粗大粒子の割合は，タイプⅡA では－3.8%減少，タイプⅢA は 13.2%増加と，相反する結
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